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(54) Titre: MATERIAU THERMOPLASTIQUE CONTENANT DES FIBRES DE CHANVRE 

(57) Abstract 

The invention concerns a novel composite thermoplastic material wherein the thermoplastic material is free from chlorine atoms and 
phthalyl radicals and the hemp fibres have a moisture content of not more than 4 wt.%. 

(57) Abrege 

Dans ce nouveau matdriau thermoplastique composite, la matiere therm oplastique est depourvue d 'atonies de chlore et de radicaux 
phtalyle et les fibres de chanvre ont une teneur en humidite d'au plus 4 % en poids. 
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MATERIAL! THERMOPLASTIQUE CONTENANT DES FIBRES DE CHANVRE 

L* invention concerne un nouveau materiau thermoplastique 
composite contenant des fibres de chanvre. L' invention 
5 concerne egalement un precede de preparation de ce materiau. 
L ' invention concerne enfin les objets moulds realises a 
1 ' aide de ce materiau . 

De tres nombreuses matieres plastiques sont actuellement 
disponibles sur le marche et leurs applications dans les 

10 domaines les plus varies sont bien connues dans la 
technique* L'une d'entre elle, regroupee sous le nom de 
polymeres thermodurcis sables , presente 1 ' inconvenient de ne 
pas etre recyclable et de presenter quelques risques pour la 
sante des operateurs. La presente invention s'est preoccupee 

15 de ne pas la seiectionner et de lui pref erer la f amille des 
polymeres thermoplastiques . 

Un certain nombre de ces matieres thermoplastiques 
presentant toutefois 1 ' inconvenient de comporter, dans leur 
formule chimique, des atomes ou des radicaux qui, lorsqu'ils 

20 sont liberes, par exemple a la suite d'une combustion, 
nuisent gravement a 1 ' environnement . C'est le cas, en 
particulier, des polymeres contenant du chlore, dont le plus 
frequemment utilise est le polychlorure de vinyle ou P.V.C., 
qui, en cas d 'incineration d' ordures ou de dechets 

25 industriels contenant des produits de ce type, conduisent au 
re jet a 1 ' atmosphere de composes dangereux, notamment de 
dioxines. D'autres matieres thermoplastiques, telles que 
celles comprenant des radicaux phtalyle, presentent des 
risques serieux pour la sante, notamment de nature 

30 cancer igene. 

Les milieux techniques specialises se preoccupent done 
de limiter l'emploi de tels polymeres et de leur substituer 
d'autres matieres thermoplastiques auxquelles des charges 
inertes appropriees formant renfort conferent les proprietes 

35 physiques requises, notamment de resistance mecanigue. Parmi 
ces charges, les fibres de verre, puis les fibres de carbone 
et, enfin, plus recemment, les fibres minerales 
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monocristallines ont permis de realiser de nouveaux 
materiaux thermoplastiques presentant un tres large eventail 
de proprietes. 

Les charges qu'ils contiennent posent toutefois des 
5 problemes pratiques, lors de leur incorporation dans les 
matieres thermoplastiques ou les resines de depart, car il 
est difficile d'obtenir une repartition homogene de ces 
fibres . 

En outre, de telles charges sont relativement couteuses. 

10 On est done a la recherche de nouvelles charges aptes a 

etre reparties de fagon homogene dans une matiere 
thermoplastique et a leur conferer des proprietes physiques 
et mecaniques comparables a celles des fibres de la 
technique anterieure, voire ameiiorees par rapport a celles- 

15 ci. 

II est par ailleurs souhaitable que les charges 
substitutes a celles precedemment utilises soient d'origine 
naturelle, qu'elles puissent representer une fraction 
importante du materiau resultant de leur incorporation dans 

20 une matiere thermoplastique et, enfin, qu'elles soient de 
preference recyclables . 

On a par consequent propose d'utiliser dans ce but des 
fibres d'origine vegetale a culture annuelle renouvelable , 
notamment de lin ou de chanvre, noyees dans des matieres 

25 thermoplastiques (voir, par exemple GB 2 090 849 A), 

Les fibres courtes de lin presentant le defaut de 
s 'enrouler sur elles-memes , au cours du moulage par 
injection de materiau composite obtenu, e'est done sur les 
fibres de chanvre qu'ont porte les travaux du Demandeur. Des 

30 essais montrant le meme risque de defaut avec une longueur 
de fibre super ieure a 2 mm, la longueur moyenne des fibres a 
ete reduite a 1 mm pour avoir 1' assurance permanente du 
maintien de la geometrie aciculaire des fibres en melange 
avec les polymeres en fusion. 

35 Pour permettre une application universelle du nouveau 

materiau composite, allant des objets a parois minces (0,6 a 
1 mm d'epaisseur) aux pieces industrielles, la reduction et 
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1 'homogeneisation du diametre des fibres ont ete portees a 
un diametre moyen egal ou inferieur a o,2 mm. On peut ainsi 
obtenir une dispersion tres homogene de ces mini-fibres et 
il est ensuite possible d'utiliser sans probleme le materiau 
5 complexe ainsi prepare" dans des process de moulage par 
injection ou par extrusion, sans que les mini-brins de 
chanvre risquent d'obturer les buses d' injection ou les 
filieres d' extrusion. 

Les travaux effectues par le demandeur ont cependant 

10 montre" qu'un facteur essentiel, pour l'obtention d'un 
materiau thermoplastique composite presentant des 
performances mecanigues satisf aisantes , dans lequel sont 
incorporees des fibres de chanvre des dimensions indiquees 
ci-dessus, est que les fibres de chanvre presentent lors de 

15 leur incorporation un taux d' humidite* egal au plus a 4 % en 
poids et, de preference, egal ou inferieur a 2 % en poids, 
ce qui implique de soumettre les fibres de depart a une 
operation de des s icat ion , notamment par etuvage , avant leur 
incorporation dans la matiere thermoplastique fondue. 

20 L' invention a, par consequent, pour objet un nouveau 

materiau thermoplastique compos ite comprenant , en melange , 
une matiere thermoplastique depourvue d'atomes de chlore et 
de radicaux phtalyle et ayant une temperature de fusion 
infer ieure a 200°C, et des fibres de chanvre d'une longueur 

25 inferieure a 2 mm et d'un diametre inferieur ou egal a 
0,2mm, ce materiau etant caracterise en ce que les fibres 
incorporees dans la matiere thermoplastique ont une teneur 
en humidite egale au plus a 4 % en poids et, de preference, 
egale ou inferieure a 2 % en poids. 

30 De preference, les fibres de chanvre contiennent au plus 

15 % en poids de materiau ligneux et, de preference, au plus 
5 % en poids. 

Le taux d'hemicellulose peut etre compris entre 7 et 
21 % en poids et le taux de pec tine peut varier de 2 a 15 %. 
35 Le materiau thermoplastique conforme a 1' invention est 

d'une couleur brune naturelle du plus bel effet, qui peut 
etre plus ou moins foncee, suivant le taux de pectine et 
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d'hemicellulose des fibres de chanvre. 

L' invention a egalement pour objet un procede • de 
preparation du materiau thermoplastique defini ci-dessus f 
dans lequel on amene par chauffage la matiere 
5 thermoplastique de base a l'etat fondu et l'on y incorpore 
par compoundage les fibres de chanvre des dimensions 
desirees, ce procede etant caracterise en ce que, 
prealablement a 1 ' incorporation des fibres de chanvre, 
celles-ci sont soumises a une operation de dessication, 

10 notamment par etuvage, en vue d'abaisser leur teneur en 
humidity a au plus 4 % en poids et de preference, egale ou 
inferieure a 2 % en poids. 

Au-dela de cette teneur de 4 %, en effet, il n'est pas 
possible de meianger par compoundage de fagon satisf aisante 

15 la matiere thermoplastique a l'etat fondu et les fibres de 
chanvre, car 1 ' incorporation des fibres entraine la 
production de bulles de vapeur d'eau dans le materiau 
thermoplastique. 

De preference, les fibres utilisees sont homogeneisees 

20 en longueur et diametre , par broyage et tamisage , 
prealablement a la phase de dessication. 

La matiere thermoplastique doit avoir un point de fusion 
inferieur ou egal a 200°C et elle peut appartenir aux 
families suivantes, y compris sous forme recyciee, dont la 

25 liste n'est pas limitative : 

- les eiastomeres, notamment E.V.A. (ethylene vinyle 
acetate), S.B.S. (styrene butadiene styrene), E.S.B.S. 
(ethylene styrene butadiene styrene), T P u (polyurethane 
thermoplastique ) ; 

30 - les polyoiefines, notamment PE ( polyethylenes haute et 

basse densite) , PP (polypropylene) et les copolymeres propylene- 
ethylene ; 

- les polymeres styreniques, notamment PS (polystyrene) 
SB (polystyrene choc), SAN (polystyrene acrylonitrile) , ABS 

35 (acrylo butadiene styrene), ASA (acrylonitrile styrene 
aery late, et les copolymeres PS/PP et PS/PE ; 

les composes polyacryliques , notamment PMMA 



BNSOOCtO: <WO 0005294A1_I_> 



WO 00/05294 PCT/FR99/01812 

5 

(polymethacrylate de me^thyle) ; 

- les polyac^tals, notamment POM (polyoxym6thylene) ; 

les poly amides, notamment le polyamide 12 et le 
polyamide 11 ; 

5 - les poly^thers blocs amides, notamment ceux 

commercialisms sous 1' appellation PEBAX ; 

les composes alv^olaires derives des precedents , 
notamment les mousses rigides PS, PE et PP, et les mousses 
sou pies EVA. 

10 Les fibres de chanvre pr^sentes dans le mat£riau 

thermoplastique con forme a 1 ' invention repr£sentent 
avantageusement de 5 a 30 % en poids de ce mat€riau. 

Le mat^riau thermoplastique conforme a 1' invention peut, 
de fa9on connue, etre livre* aux utilisateurs sous forme de 

15 granules, qui pourront ensuite etre moulds. Ces granules 
peuvent constituer des melanges -maitres a 50 % de fibres et 
50 % de matiere thermoplastique et, en vue d'un moulage par 
injection ou par extrusion, ces granules peuvent ensuite 
etre m£lang6s a une quantity additionnelle du mat£riau 

20 thermoplastique vierge de base. 

Naturellement , le mat^riau composite conforme a 
1' invention peut contenir des adjuvants usuels, notamment 
anti-oxygene, anti-rayonnement ultra-violet, anti-chocs, 
anti-statiques, ignif ugeants , lubrifiants, colorants et 

25 autres, ainsi que des d^sodorisants dans le produit fini 
moul£. 

Le mat^riau composite conforme a 1 ' invention peut 
£galement contenir des agents am^liorant la cohesion entre 
les fibres de chanvre et la matiere thermoplastique, tels 

30 que des polymeres f onctionnels du genre du polypropylene 
greff£, des polyamides et de certains copolymeres. 

De meme, il est possible d'incorporer aussi dans le 
mat^riau composite conforme a 1' invention des fibres autres 
que les fibres de chanvre, par exemple de courtes fibres de 

35 verre, et des charges convent ionnel les telles que du 
carbonate de calcium (calcaire), du talc, du mica, des 
fibres broy^es de carbone, du noir de carbone, des farines 
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d'autres vegetaux (bois, tourteaux) et de la pulpe ligneuse 
de chanvre ( chenevotte ) . 

Les fibres de chanvre pr£sentes dans le mat£riau 
thermoplastique conforme a 1' invention presentent l'avantage 
d'accroitre de facon sensible la rigidity des matieres 
thermoplastiques dans lesguelles elles sont incorporees, ce 
qui se traduit par une augmentation notable du module en 
traction de celles-ci et est particulierement avantageux 
pour le moulage de nombreux objets. 

Ces fibres permettent en outre d'obtenir un aspect de 
surface parfaitement satisfaisant et d^coratif pour les 
objets moulds a partir des matieres thermoplastiques dans 
lesquelles elles sont incorporees - 

En particulier, comme indiqu£ ci-dessus, le mat<§riau 
15 thermoplastique conforme a 1' invention est auto-color<§ , sa 
coloration brune, plus ou moins foncee suivant son taux de 
pectine et d ' hemicellulose, permettant de l'utiliser tel 
quel pour de nombreuses applications. 

Le mat£riau thermoplastique composite conforme a 
20 1' invention pr£sente dans la majeure partie des cas des 
propriety physiques et mecaniques sensiblement £gales a 
celles de la matiere thermoplastique de base et souvent 
sup^rieures a celles-ci, tout en pr^sentant l'avantage de 
pouvoir etre recycle, sans nuire a 1 ' environnement . 
25 Diverses formes de mise en oeuvre de 1' invention vont 

maintenant etre decrites, a titre d'exemples non limitatifs, 
en vue d'illustrer les conditions de mise en oeuvre du 
proc6d£ de fabrication du mat£riau thermoplastique composite 
et les propriety physiques et mecaniques de celui-ci, 
comparativement a celles de la matiere thermoplastique de 
depart. Les essais rapport£s ont 6t6 effectues par le Centre 
de Valorisation Industrielle des Agro-Ressources , VALAGRO, 
de Poitiers. 

EXEMPLE 1 

35 Cet exemple illustre la realisation, par la technique 

dite de compoundage, de mat^riaux composites conformes a 
1' invention, comprenant des fibres de chanvre, incorporees 



30 



BNSOOCID; <WO 0005294A 1_l_> 



WO 00/05294 



7 



PCT/FR99/01812 



dans diverses matieres thermoplastiques . 

Les fibres de chanvre utilisees dans les essais 
proviennent du precede* usuel de separation de la paille de 
chanvre en filasse et en partie ligneuse ( chenevotte ) , 
5 employe" par la Societe dite La Chanvriere de l'Aube, a 1O2O0 
Bar sur Aube. La qualite de filasse choisie dans le cadre de 
1' invention ne contient plus qu'une teneur en fibres 
ligneuses inferieure ou egale a 5 %. 

Ces fibres de chanvre ont un diametre de l'ordre de 

10 0,2 mm et une longueur inferieure ou egale a 1 mm. Elles 
sont tarnishes a l'aide d'un tamis de maille 1 mm, en vue 
d'eviter des amas eventuels de fibres et sont etuvees 
pendant 14 heures , a une temperature de 105°C, de maniere a 
abaisser leur teneur en humidite a 2 % en poids, avant leur 

15 incorporation dans la matiere thermoplastique. 

Les matieres thermoplastiques de base utilisees se 
presentent sous forme de granules et elles ont toutes un 
point de fusion inferieur a 200°C. Ces matieres 
thermoplastiques sont les suivantes : 

20 - P a : polyethylene basse densite, commercialise sous 

l'appellation Lacqtene, reference 1200 MN 26 C ; 

- P 2 : polyethylene haute densite, commercialise sous 
l'appellation Hostalen, reference GC 7 260 ; 

- P3 : polypropylene, commercialise sous l'appellation 
25 Hostalen, reference 1780 S2 AST. 

L ' incorporation des fibres s'effectue par extrusion- 
compoundage en utilisant 20 parties en poids de fibres pour 
100 parties en poids de matiere thermoplastique. 

L'etape d' extrusion compoundage est effectuee a l'aide 

30 d'une extrudeuse bi-vis corotative de Marque CLEXTRAL et de 
type pilote BC21, equipee d'une filiere creuse de 3 mm de 
diametre. Cette machine comporte deux arbres sur lesquels 
viennent se positionner des elements de vis dont la longueur 
totale est de 600 mm. La regulation en temperature est 

35 realisee avec des trongons chauffes par des resistances ; la 
longueur du fourreau est de 670 mm. Suivant le polymere 
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utilise et 1' usage recherche, d'autres configurations de 
compoundage peuvent cependant etre envisagees. 

Cette machine permet de regler finement les temperatures 
de chacune des zones, ainsi que la vitesse de rotation des 
5 vis, a 1'aide d'une armoire eiectrique. La regulation en 
temperature est precise, grace a un systeme de 
ref roidissement commande par des eiectrovannes . 

Le compound extrude sort de 1 ' extrudeuse sous forme de 
jonc et est immediatement refroidi dans un bain d'eau avant 

10 d'etre decoupe sous forme de granules a 1'aide d'un 
granulateur. Ayant subi un trempage, le polymere extrude 
contient une quantite d'eau non negligeable qu'il faut 
eiiminer avant son injection ou sa reextrusion. Ceci est 
effectue lors d'un ultime etuvage. 

15 L' alimentation de 1' extrudeuse est realisee par deux 

doseurs volumetriques de marque K-TRON . Le dosage 
volumetrique assure 1 'extraction du produit en continu, de 
maniere a debiter tou jours le meme volume. Dans le cas des 
microfibres de chanvre, le doseur est equipe de deux vis 

20 jumelles concaves, alors que, pour doser des granules de 
polymeres, on utilise deux vis sans fin. L' utilisation d'un 
systeme volumetrique necessite la realisation d'un 
etalonnage, afin de determiner precisement les debits 
massiques, et done, dans le cas d'un fonctionnement faisant 

25 intervenir deux doseurs simultanement , de regler les deux 
debits dans le but d'obtenir le taux de fibres desire. 



BNSOOCID: <WO 0005294A1J_> 



WO 00/05294 PCT/FR99/01812 

9 



Le Tableau 1 ci-apres rassemble les conditions • du 
compoundage. 

TABLEAU 1 



5 


Matiere traitee 


Vitesse 
doseur 

polymere 
(1) 


Vitesse 
doseur 
fibres 
(tr/ron) 


Vitesse 
extrudeur 
(tr/m) 


Press ion 
(105 Pa) 


Couple 
(%) 


Temperature 
(°C) 


Debit 
Kg/h) 


10 


P x + 20% de 
chanvre 


1,65 


330 


150 


42-44 


37-39 


150 


5,41 




P 2 + 20% de 


1,13 


330 


150 


58-64 


50-53 


160 


5,34 


15 


chanvre 
















P 3 + 20% de 
chanvre 


1,25 


330 


150 


36-40 


47-50 


180 


5,38 



(1) L' unite utilisee peut etre quelconque. Seul est 
20 important le rapport des vitesses pour une meme 

granulom^trie de fibres et un d£bit determined 
Avec toutes les formulations testers dans de telles 
conditions, le compoundage ne pose aucun probleme et le 
fonctionnement de l'extrudeuse s'effectue en mode 
2 5 automat ique . 

Aucune anomalie n ' est relev^e et le compound obtenu a 
des dimensions se pretant a un moulage par injection dans 
des conditions usuelles. 

L ' aspect du mat^riau thermoplastigue composite ansi 
30 obtenu se revele tres satisf aisant , car les fibres se 
dispersent de f aeon parf aitement homogene au sein de la 
matiere plastique. 

Aucune bulle de vapeur d'eau n'est discernable dans le 
mat^riau thermoplastique composite resultant. 
35 Exemple 2 

Cet exemple vise a comparer les propriety s physiques de 
certains des mat£riaux thermoplastiques composites prepares 
ci-dessus a celles de la matiere thermoplastique de base. 

Dans ce but, des 6prouvettes normalisees, r^pondant aux 
40 caract^ristiques de la norme NFT 51-034, ont 6t6 r6alis6es 
sur une presse a injecter de marque ARBURG, ayant une 
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poussee de 50 tonnes et un diametre de vis de 25 mm. Les 
materiaux utilises pour r<§aliser ces eprouvettes ont 
prealablement 6t<§ parfaitement etuves, afin d'^liminer toute 
trace d'humidite\ 

Les conditions de realisation par injection des 
eprouvettes sont rassemblees dans le Tableau 2 ci-apres : 



TABLEAU 2 



10 


Compound utilise 


Press ion 
d' injection 
(105 pa) 


Press ion de 
maintien 
(105 p a) 


Temperature 
(°C) 


Temps de re— 
f roidis semen t 
(inn) 


Temps de 
cycle 
(mn) 




Pi 


350 


350 


150-165 


25 


34 


15 


P 2 


700 


350 


150-165 


25 


34 




350 


500 


160-175 


27 


36 


20 


P x + 20% de 
chanvre 


400 


350 


150-165 


25 


34 


P 2 + 20% de 
chanvre 


1000 


550 


150-165 


25 


33 


25 


P 3 + 20% de 
chanvre 


570 


500 


160-175 


27 


35 



A l'aide des eprouvettes ainsi realisees, les proprietes 
de resistance mecanique en traction des materiaux 
thermoplastiques composites conformes a 1' invention ont 6t6 
testees et comparees a celles des matieres thermoplastiques 
de depart. Les essais ont et6 realises conf ontiement a la 
norme ISO/R 527, a temperature ambiante (2 3°C + 1°C) et avec 
un allongement de 50 mm/mn. 

Les r<§sultats de ces essais sont rassembles dans le 
Tableau 3 ci-apres : 



WO 00/05294 PCT/FR99/01812 

11 

TABLEAU 3 





Compound teste 


Force 
maximale 
exercee 

(MPa) 


Allongement 
<%) 


Force 
exercee a 
la rupture 
(MPa) 


Allongexnent 
(%) 


Module en 
•traction 
(MPa) 




*l 


10,7 


60,13 


9 


79 


127 


10 


P 2 + 20% de 
chanvre 


11,1 


19,23 


10 


23 


412 






24,0 


10,03 


11 


350-400 


646 


15 


P 2 + 20% de 
chanvre 


23,6 


6,96 


21 


11 


1130 






38,8 


8,28 


21 


17 


1159 


20 


P 3 + 20% de 
chanvre 


33,2 


5,34 


32 


7 


1564 



On constate que 1 ' incorporation de fibres de chanvre dans 
le polyethylene basse density ou haute density se traduit par 
25 une amelioration sensible des proprietes de resistance 
mecanique a la traction de la matiere thermoplastique de 
base. 

Dans le cas du polypropylene, on constate que 1' addition 
des fibres de chanvre se traduit par une legere diminution 
30 des proprietes de resistance mecanique a la traction, mais 
que compense, et au-dela, les avantages : 

- de pouvoir recycler le polypropylene additionne de ce 
type de charge ; 

- de rigidifier la matiere thermoplastique de depart, en 
35 - modifiant de facon appreciable le module en traction, ce qui 

est d'une grande importance pour nombre d'objets mouies. 
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REVEND I CAT IONS 

1. Materiau thermoplastique composite comprenant .en 
melange une matiere thermoplastique depourvue d'atomes de 
chlore et de radicaux phtalyle et ayant une temperature de 

5 fusion d ' au plus 200°C , et des fibres de chanvre d ' une 
longueur infer ieure a 2 mm et d'un diametre infer ieur ou 
egal a 0, 2 mm, ce materiau etant caracterise en ce que les 
fibres incorporees dans la matiere thermoplastique ont une 
teneur en humidite egale au plus a 4 % en poids et, de 
10 preference, egale ou inferieure a 2 % en poids. 

2. Materiau selon la revendication 1, caracterise en ce 
que les fibres de chanvre contiennent au plus 15 % en poids 
de materiau ligneux et, de preference, au plus 5 % en poids. 

3. Materiau selon la revendication 2, caracterise en ce 
15 que les fibres de chanvre ont un taux d'hemicellulose compris 

entre 7 et 21 % en poids. 

4 . Materiau selon 1 ' une des revendications 2 et 3 , 
caracterise en ce que les fibres de chanvre ont un taux de 
pectine compris entre 2 et 15 % en poids. 

20 5. Procede de preparation d'un materiau thermoplastique 

composite selon l'une des revendications 1 a 4, dans lequel 
on amene par chauffage la matiere thermoplastique de base a 
1'etat fondu et l'on y incorpore par compoundage les fibres 
de chanvre des dimensions desirees, ce procede etant 

25 caracterise en ce que, prealablement a 1 ' incorporation des 
fibres de chanvre, celles-ci sont soumises a une operation de 
dessication, notamment par etuvage, en vue d'abaisser leur 
teneur en humidite a au plus 4 % en poids et, de preference, 
egale ou inf erieure 2 % en poids . 

30 6. Procede selon la revendication 5, caracterise en que, 

prealablement a la dessication des fibres de chanvre, celles- 
ci sont homogeneisees en longueur et diametre par broyage et 
tamisage. 
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